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論    文    の    要    旨 
カーボンナノチューブ（CNT）とは、1991 年に発見されたナノカーボンの 1 種である。チューブ形状の物
質であり、管壁はグラフェンシートで構成される。管壁が 1 層の物が単層 CNT（SWNT）、多層の物が多
層 CNT（MWNT）と称される。一般に、CNTは直径が 1-100 nmに対し、長さがμmオーダーとアスペ
クト比が大きな物質であり、炭素の sp2 結合から構成された原子ネットワークにより、高い電気伝導性、熱
伝導性などの特徴を備えている。これらの特性から、CNTは次世代の各種デバイスの鍵となる材料として
応用の側面から注目を集めている。CNTの応用の一つとして、金属材料の代替による軽量化や、金属で
は困難な柔軟、伸縮可能な導電ポリマー材料の高性能化が考えられる。具体的用途には、電磁波シー
ルド材、レーザープリンター内の導電性ゴムロール、ウェアラブルデバイスの柔軟電極などが想定されて
いる。そこでは、CNT のポリマーや金属との複合化が有用である。従来から、カーボンブラックやシリカと
ポリマーとの複合化でも性能発現には分散が重要とされており、CNT も同様と考えられる。ポリマーにカ
ーボンブラックやシリカを分散させる方法として、混練装置でポリマーに練りこむドライプロセスと、溶媒中
でポリマーを混ぜ合わせるウェットプロセスが知られている。複合化においては、CNTの効果的かつ均質
な溶媒への分散が必要不可欠であり、材料応用の鍵となる。 
 上述の背景の下、本論文は、溶媒中に視認できる凝集物がない状態で分散した CNT に着目して、ゴ
ム、樹脂双方のポリマー材料を基材とした導電性複合材料の創成に向けた研究について記述したもので
ある。特に、環境親和性の高い水系プロセスを用いてゴム/CNT 複合体を作成し、複合系の導電性能と
CNT 分散状態の解明を実験的に行っている。実験は比較的直径の大きな SWNT と MWNT に対して
なされており、SWNT はニトリルゴムに対して高い分散性を示すことを報告している。さらに、ニトリルゴム
/CNT 複合体の電気伝導特性の CNT 含有量依存性の解析から、SWNT を含有するニトリルゴムが
MWNT を含有するニトリルゴムと比して一桁大きな伝導度を有することを報告している。この成果は、
CNT/ゴム複合材が導電部材としての金属置き換えによる軽量化とそれに伴う省エネルギー化や、新たな
導電柔軟材料の創成による新たな価値創造に貢献すると期待されるものである。 
 また、安価な分散プロセスの開発を目的とし、CNT を既存の有機溶媒中へ分散させるための分散剤と
して、汎用のポリマーに着目し、それらを用いた分散の可能性を実験的に探索し、有機溶媒中への CNT
分散剤として、ジメチルホルムアミド中でポリビニルピロリドン（PVP）、ポリスチレン（PS）、ポリ塩化ビニル
（PVC）が有用であることを示している。分散性の確認には、光吸収度の測定による定量的測定、原子間
力顕微鏡による直接観察をおこなっており、両手法において CNT が PVP、PS、PVC を分散剤として極
性溶媒であるジメチルアセトアミド(DMAc)に良分散されることを示している。さらに、量子論に立脚した計
算物質科学の手法を用いて、これらのポリマーと CNT からなる複合構造のエネルギー安定性ならびに、
CNT とポリマー間の相互作用の計算を行っている。計算から、ポリマーと CNT の間の相互作用は、ポリ
マー種とその配向に強く依存することを示しており、この結果と実験結果の解析から、３つのポリマー
（PVP、PS、PVC）と CNT間の適度な相互作用が、CNTの溶媒中での再凝集を阻害し CNTの極性有
機溶媒中での高い分散性の起源となることを理論的に明らかにしている。これらの知見は、有機溶媒プロ
セスを用いた CNT複合体作成技術の基礎となると考えられるものである。 
〔批評〕 
 本論文は、実験的手法を用いた CNTと汎用ゴムとの複合材料の合成方法の開発について述べた
ものである。特に、広範な分野において需要が見込まれる、電気伝導性を有する CNTとゴム複合
材料の合成方法を確立したという点で意義があるものである。同時に、CNT／ゴム複合材料に期
待される電気伝導度をゴム中における CNT含有量の関数として明らかにし、複合材料として期待
される伝導特性を定量的に示し、本材料の適用可能領域を明らかにした点も高い評価に値する。 
 汎用有機溶媒への CNT分散剤として、種々のアルキル鎖を持つポリマーに着目し、それらのう
ちで、PVP、PS、PVCの３種が高い分散性を与えることを実験的に提示し、さらに、密度汎関数理論の手
法を用いて、その分散機構の解明を行ったものである。汎用有機溶媒への CNT分散に対して、幾
つかの汎用/商用ポリマーが有効であることを示した点は、今後 CNT を用いた有機化学の発展な
らびに有機溶媒を用いた CNT 複合構造体の物質合成の新たな糸口を与えるという点で重要な成
果である。さらに、このような実験と理論両面からの新しい分散剤の提案は世界に類を見ず、独
創的な研究である。本論文で示された成果は、今後の CNT応用において必須となる、CNT分散の
基礎科学の提示を行ったという点で十分に評価に値するものである。  
〔最終試験結果〕 
 平成２９年 １月１７日、数理物質科学研究科学位論文審査委員会において審査委員の全員出席のも
と、著者に論文について説明を求め、関連事項につき質疑応答を行った。その結果、審査委員全員によ
って、合格と判定された。 
〔結論〕 
 上記の論文審査ならびに最終試験の結果に基づき、著者は博士（ 理学 ）の学位を受けるに十分な
資格を有するものと認める。 
